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Kurzfassung

Der vor-Ort-Nachweis geringster Konzentrationen (ppby Volumenanteil) organischer Substanzen in
hochkomplexen Gasgemischen wie etwa Atem oder Prozessabluft ist von wachsender Bedeutung
in der nicht-invasiven medizinischen Diagnostik, der Bioprozesstechnik und der Sicherheitstechnik.
Wahrend in der Sicherheitstechnik eine schnelle und sensitive Detektion hochgiftiger Substanzen
innerhalb weniger Sekunden gefordert wird, sind die notwendigen Zeitkonstanten in der
Medizintechnik oder der Prozesskontrolle hdufig um ein Vielfaches groRer, die untersuchten
Gasgemische in der Regel jedoch auch deutlich komplexer.

Im Rahmen dieser Arbeit werden daher zwei Ansdtze gewahlt, um den unterschiedlichen
Anforderungsprofilen gerecht zu werden. Beide basieren auf dem Verfahren der Driftréhren-
lonenmobilitdtsspektrometrie (IMS), da dieses u.a. eine kompakte Bauform und somit den Einsatz
vor Ort ermoglicht. Fir die Analyse hochkomplexer Gasgemische wird ein Messsystem, bestehend
aus einem hochauflésenden IMS (3H lonisationsquelle mit 300 MBq, Auflésungsvermoégen um
100) mit einer gaschromatischen Vortrennung (konventionelle Kapillarsaule) und einem
geschlossenen Filterkreislauf, entwickelt (GC-IMS). Durch das Filtersystem, welches Uber eine
Standzeit von einigen Monaten verflgt und eine externe Gasversorgung Uberfllssig macht, ist es
jetzt leicht moglich, ein derart hochauflésendes System auch im Operationssaal oder direkt am
Patientenbett (bedside) zu verwenden. Die damit erreichte Nachweisgrenze am Beispiel von
Aceton in einem sehr feuchten (90 % r.H. bei 20 °C) Probengas betragt 1,7 ppbV, was fur die
angestrebten Anwendungen hinreichend ist. Dieses GC-IMS wird erfolgreich in einer
mehrmonatigen medizinischen Studie zur Atemanalyse eingesetzt. AuRerdem erfolgen
Untersuchungen der Abluft eines Bioreaktors, bei denen gezeigt werden kann, dass die Analyse
des GC-IMS ausreichend schnell ist (20 min), um die dynamischen Vorgdnge des Bioprozesses
abzubilden.

Als weiteres Messsystem wird ein Hochenergie-IMS entwickelt (HiKE-IMS), durch das eine schnelle
Analyse von sicherheitstechnisch relevanten Gasgemischen moglich ist. Mit diesem System ist
erstmalig die kontinuierliche Bestimmung von Benzol (Integrationszeit 2s) mit einer
Nachweisgrenze von 70 ppby in Luft bei gleichzeitiger Anwesenheit der Stérsubstanzen Toluol
(12,4 ppmy), Xylol (9 ppmy) und Wasser (90% r.H. bei20°C) moglich. Der Betrieb bei
vergleichsweise hohen kinetischen lonenenergien (reduzierte Feldstarken von 30 Td bis 120 Td)
erlaubt zusatzlich eine Charakterisierung von Substanzen anhand von feldabhéngigen Effekten, die

bisher mit Flugzeit-IMS nicht zugdnglich waren.

Schlagworter: lonenmobilitdatsspektrometer, IMS, GC-IMS, HiKE-IMS, Spurengasdetektion






Abstract

The on-site sensing of ultra-low concentrations (ppby volume fraction) of organic compounds in
highly complex gas mixtures, e.g., breath or waste gas is of increasing importance in non-invasive
medical diagnostics, bioprocess control and safety applications. In safety applications a fast and
sensitive detection of highly toxic compounds is demanded, whereas in medical diagnostics and
bioprocess control the necessary temporal response is significantly larger but the analyzed gas
mixtures are usually much more complex.

In this work two different approaches are used to meet these divergent requirements. Both are
based on drift tube ion mobility spectrometry (IMS) because this method enables on-site
operation due to its compact design. For the analysis of highly complex gas mixtures a measuring
system (GC-IMS) with a high resolution drift tube IMS (*H ionization source with 300 MBg,
resolving power around 100), a gas chromatographic pre-separation stage (conventional capillary
column) and a closed-loop filter circuit is developed. The implementation of a filter circuit with an
endurance of several months makes the use of an external gas supply unnecessary. Thus the
application of such a high resolution device in an operation room or bedside becomes readily
feasible. The detection limit for acetone in a humid sample gas (90 % r.H. at 20 °C) is 1.7 ppby,
which is sufficient for the targeted applications. For a period of several months, this GC-IMS
measuring system is successfully operated in a clinical trial for breath gas analysis. Furthermore, it
is applied for the investigation of bio-reactor waste gas. It is shown that the time necessary for an
analysis (20 min) is sufficiently short to reproduce the dynamic processes within the bioprocess.

As second approach a high kinetic energy IMS (HiKE-IMS) is developed that allows the fast and
sensitive analysis of safety-relevant gas mixtures. With this system, it is possible for the first time
to continuously monitor benzene (integration time 2s) with a detection limit of 70 ppby in the
presence of toluene (12.4 ppmy), xylene (9 ppmy) and water (90 % r.H. at 20 °C). Furthermore, the
operation at relatively high kinetic ion energies (reduced fields of 30 Td to 120 Td) enables the
characterization of compounds by field dependent effects that are not accessible with previously
available drift tube IMS.

Keywords: lon mobility spectrometer, IMS, GC-IMS, HiKE-IMS, trace gas detection
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